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論 文 内 容 の 要 旨 
Stark吸収分光法はタンパク質に結合した色素分子周辺の静電環境を探索するために非常に有力な分光
手法である。この分光法を用いることで，色素分子の性質を議論するために重要な２つのパラメータ（光
励起による分極率変化(Tr())と静的双極子能率変化(||)）を決定することができる。実験的に決定し
たこれらのパラメータを量子化学計算を用いてシミュレートすることにより，タンパク質内における色素
分子の構造予測に役立てることができる。本研究では， Stark 分光法が持つ優れた特徴をフル活用する
ことにより，紅色光合成細菌の光捕集色素タンパク質複合体に結合したカロテノイドの構造決定を行った。
その結果，タンパク質分子との分子間相互作用の影響により，カロテノイド分子の構造が非対称に変形す
る事を見出した。この僅かな分子変形が，光合成光捕集系におけるカロテノイドからバクテリオクロロフ
ィルへのエネルギー伝達効率の向上に寄与し得る可能性を指摘した。 
論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨 
Stark吸収分光法を用いることで，光合成色素分子の性質を議論するために重要な２つのパラメータ（光
励起による分極率変化(Tr())と静的双極子能率変化(||)）を決定できる。これらのパラメータを量子
化学計算によりシミュレートすることにより，タンパク質内における色素分子の構造予測に役立てること
ができる。本研究では，この分光法をフル活用し，紅色光合成細菌の光捕集色素タンパク質複合体（LH）
に結合したカロテノイド分子の非対称性を検証した。内容は次の 3 つに分かれている。1）紅色光合成細
菌 Rhodospirillum (Rsp.) rubrum由来の LH1タンパク質に結合した対称カロテノイド（スピリロキサンチン）
に対する Stark 吸収スペクトルの偏光角依存性の測定により， LH1 に結合したスピリロキサンチンが有意
な||値を持つこと，および遷移双極子に対する及びの向きの違いを検出した。このことから，LH1
に結合したスピリロキサンチンが非対称性を持つことを明らかにした。Rsp. rubrum 由来の LH1 タンパ
ク質と All-trans-3,4- dihydroanhydrorhodovibrin を用いた LH1 再会合の実験では，カロテノイド分子の化学
構造の非対称性が，LH1 におけるカロテノイド→バクテリオクロロフィル間の励起エネルギー伝達効率に
影響を与えることを明らかにした。3）紅色光合成細菌 Phaeospirillum molischianum DSM-120 由来の 2 種
類の LH2（B800-820 および B800-850 LH2）に結合したカロテノイドに対する Stark 吸収分光では，タンパ
ク質環境の違いによって生じるカロテノイドの非対称性の違いを明らかにし，立体的構造予測を行った。
これらの研究により，LH 中で起こるカロテノイドから Bacteriochlorophyll へのエネルギー移動に，カ
ロテノイド分子の非対称性が重要な役割を果たしている可能性を指摘した。以上を踏まえ，学位論文審査
委員会は，本論文の審査ならびに最終試験の結果に基づき，博士（理学）の学位を授与する事を適当と審
査した。 
